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(54) Tiae: PROCESS FOR PRODUCING HIGH-PURITY MELAMINE 

(54) Bezelchnung: VERFAHREN 2UR HERSTELLUNG VON HOCHREINEM MELAMIN 

(57) Abstract 

In a process for producing high-purity melamine, melamine is subjected to a subsequent treatment that has the following steps: 
(a) removing the NH3/(X>2 gas mixture from the liquid melamine; if rcqulrtd (b) reducing the CO2 dissolved In the liquid melamine by 
admixture of ammoniacal gas; (c) letdng the liquid melamine rest during a mean resting tinte from 0 to 8 hours at a temperature between 
430 *C and the melamine melting point under an anmionla partial pressure from 50 to 400 bars; arid (d) slowly cooling in a controlled 
manner by reducing the temperature at (a), (b) or (c) down to a temperature from 330 to 270 "C at a cooling rate of up to 150 •C/min under 
an ammonia partial pressure from 50 to 400 bars. Higher pressures allow faster cooling rates and inversely, lower pressures require slower 
cooling rates. A high-purity ntelamine powder is then obtained by expanding and cooling it down to room temperature hi whatever cxder. 

(57) Zusammenfassung 

Verfahren zur Hentellung von hochreir\em Melamin, bei welchem eine Nachbehandtung des Melamins bestehend aus den Schritten 
a) Abtrennung des NHyCOi-Gasgemisches vom flOssigcn Melamin, gcgcbencnfalls b) Rcduktloo des im fliusigcn Melamin gelOsicn CO2 
durch Einbringen von gasf&nnigem Ammonlak, c) Verweilenlasscn des flOssigcn Melamins fUr eine mittlere Verweilzeit von 0 bis 8 Stunden 
bei einer Temperatur zwischen 430 *C und dem Schmelzpunkt von Melamin und cir>em Ammoniakpartialdnick von 50 bis 400 bar und d) 
langsames, kontrolliertes AbkOhlen durch Emiedrigen der Temperatur von der in a), b) bzw. c) vorhandenen Temperatur auf 330 bis 270 
'C mit einer KQhhate bis zu 150 *Omin bei elnem Ammoniakpartialdruclc von 50 bis 400 bar, wobei hQhere Drtk:ke schnellere KQlhraten 
erlauben und umgekehrt niedrigere DriVcke langsamere Kflhlraten crfordem, durehgefllhrt wird. worauf in beliebtger Reihenfolge enupannt. 
auf Raumtemperanir abgekOhlt und hochreines Melamin In Pulverfoim eihalten wird. 
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Verfahren zur Herstetlung von hochreinem Melamin 

Aus der Literatur ist bereits eine Vielzahl von Verfahren zur Herstellung von Me- 
lamin bekannt. Ein bevorzugtes Ausgangsmaterial ist dabei Harnstoff, der 
entweder bei hohenn Druck und nichtkatalytisch Oder bei niedrigem Druck und 
unter Verwendung eines Katalysators zu Melamin, Ammoniak und CO2 
umgesetzt wird. 

Die bekannten Hochdruckverfahren, etwa nach Melamine Chemicals, Monte- 
dison Oder Nissan, bei denen das Melamin zuerst als Flussigkeit gebildet wird, 
haben zwar einen im Vergleich zu Niederdruckverfahren geringeren Energiever- 
brauch, Melamin enthalt jedoch, falls keine Reinigungsstufen vorhanden sind, 
Verunreinigungen wie Melam, Melem, Ammelin, Ammelid Oder Ureidomelamin, 
die bei manchen Weiterverarbeitungen des Melamins storen. 

Die Aufarbeitung des durch ein Hochdruckverfahren hergestellten Melamins er- 
foglt beispielsweise nach US 4 565 867 (Melamine Chemicals) durch 
Abtrennung der CO2- und NH3-Abgase vom flussigen Melamin, wobei der Druck 
und die Temperatur auf den gleichen Werten, wie sie im Reaktor vorliegen, 
gehalten werden, worauf das flussige Melamin einer Produktkuhleinheit 
zugefuhrt wird, entspannt und mit einem flussigen Medium, etwa flussigem, 
wasserfreiem Ammoniak rasch gekuhit bzw. abgeschreckt wird (Quenchen). 

GemaB US 3,116,294 (Montecatini) werden ebenfalls zuerst die CO2- und NH3- 
Abgase abgetrennt, das flussige Melamin wird, um noch geldstes CO2 zu entfer- 
nen, im Gegenstrom mit NH3 behandelt, in einem weiteren Reaktor gesammelt 
und eine bestimmte Zeit darin verweilen gelassen. Zuletzt wird Melamin aus dem 
zweiten Reaktor entnommen und durch Abschrecken mit Wasser oder durch Mi- 
schen mit kalten Gasen rasch abgekuhlt. 

Die Reinheit von Melamin, das durch eines dieser Verfahren gewonnenen wird, 
ist jedoch fur viele Anwendungen, etwa bei der Herstellung von Melamin-For- 
maldehydharzen fCir Oberflachenbeschichtungen, nicht ausreichend, da insbe- 
sondere der Gehalt an Melem zu hoch ist. 
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GemaS US 3.637,686 (Nissan) wird die durch thermische Zersetzung von Harn- 
stoff erhaltene rohe Melaminschmeize schnell mit tlussigem NH3 oder kaltem 
NH3-Gas auf 200 bis 270«»C abgekuhlt. und in einem zweiten Schritt mit waBri- 
ger NH3-L6sung auf 100 bis ZOO^C waiter abgekOhlt. AnschlieBend muB. urn ei- 
ne zufriedenstellende Relnheit des Melamins zu erreichen, umkristallisiert war- 
den. 

Aufgabe der vorliegenden Erflndung war es demnach, ein Verfahren zu finden, 
das die Hersteliung von hochreinem Melamin ohne zusatzUche Reinigungsstufen 
mit einer Reinheit von uber 99.8 % und einen Melemgehalt von unter 100 ppm 
ermoglicht . 

Unerwarteterweise konnte diese Aufgabe durch ein Verfahren gelost werden. 
bei dem flussiges Melamin in der letzten Stufe iangsam, bzw. kontrolliert 
abgekuhlt wird. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist demnach ein Verfahren zur Herstel- 
iung von hochreinem Melamin ausgehend von einer unter Druck durchgefuhrten 
Harnstoffumsetzung. das dadurch gekennzeichnet ist. daS anschlieBend an die 
Umsetzungsreaktion eine Nachbehandlung des Melamins bestehend aus den 
Schritten 

a) Abtrennung des NH3/C02-Gasgemisches vom flussigen Melamin, gegebe- 
nenfalls 

b) Reduktion des im flussigen Melamin gelosten CO2 durch Einbringen von 
gasformigem Ammoniak 

c) Verweilenlassen des flussigen Melamins fiir eine mittlere Verweilzeit von 0 
bis 8 Stunden bei einer Temperatur zwischen 430°C und dem Schmelzpunkt 
von Melamin und einem Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 bar und 

d) langsames. kontrolliertes Abkuhlen durch Erniedrigen der Temperatur von 
der in a), b) bzw. c) vorhandenen Temperatur auf 330 bis 270«C mit einer 
Kiihlrate bis zu ISO^C/min bei einem Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 
bar. wobei hohere Drucke schnellere Kuhlraten eriauben und umgekehrt 
niedrigere Drucke langsamere Kuhlraten erfordern. 
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durchgefuhrt wird, worauf in beliebiger Reihenfolge entspannt, auf Raumtempe- 
ratur abgekuhit und hochreines Melamin in Pulverform erhalten wird. 

Das erfindungsgemafie Verfahren eignet sich zur Reinigung von Melamin, das 
aus Harnstoff gennaS einem der bekannten Hochdruckverfahren, wie etwa nach 
dem Melamine Chemical-, Montedison- oder NissanprozeS, wie beispielsweise in 
Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, 5^^ Edition, Vol. A16, pp 174- 
179 beschrieben, erhalten wird. Die Harnstoff umsetzung erfolgt nach diesen 
Verfahren zumeist in einem Temperaturbereich von 370 bis 430^C und einem 
Druck von etwa 70 bis 250 bar. Das dabei entstehende Melamin wird schlieRlich 
als flussige Phase erhalten, 

Nach dem erfindungsgemaUen Verfahren wird im Schritt a) das im Reaktor gebil- 
dete Reaktionsgemisch, bestehend aus der flussigen Melaminphase und einer 
C02/NH3-Gasphase, in einer geeigneten Apparatur, beispielsweise in einem 
Gasseparator, aufgetrennt, bzw. es wird die Gasphase von der flussigen Phase 
abgetrennt. Der Separator wird dabei auf einer Temperatur oberhalb des 
Schmelzpunktes von Melamin gehalten, vorzugsweise sind Temperatur und 
Druck etwa gleich wie im Reaktor. Das C02/NH3-Gasgemisch, das noch Mela- 
min enthalt, wird uber Kopf abgezogen und in bekannter Weise, etwa durch Ein- 
leiten in einen Wascher, aufgearbeitet und wieder eingesetzt. 
Anschlieliend an die Gasabtrennung bzw. zur gleichen Zeit kann gasfdrmiges 
NH3 eingeleitet werden, wodurch das im Melamin geloste CO2 reduziert wird 
(Schritt b). Die Temperatur liegt dabei wiederum auf einem Wert oberhalb des 
Schmeizpunktes von Melamin, vorzugsweise sind Temperatur und Druck etwa 
auf den gleichen Werten wie im Reaktor. 

Ob NH3 eingeleitet wird, sowie die Dauer des Einbringens des gasformigen NH3 
und die Menge an NH3 hangen vom gewunschten Endwert des im Melamin ge- 
ISsten CO2 ab. Das Ammoniak kann dabei entweder in die gasformige Phase 
Oder direkt in die flussige Melaminphase eingebracht werden. 

Im nachsten Schritt wird das flussige Melamin gegebenenfalls fCir einige Zeit in 
Anwesenheit von Ammoniak stehen- bzw. verweilengelassen. Hiebei ist es auch 
moglich andere Gase, z. B. Stickstoff, zuzumischen. Die mittlere Verweilzeit be- 
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tragt dabei 0 bis 8 Stunden. unter Umstanden sind jedoch auch hohere Verweil- 
zeiten moglich. Bevorzugt betragt die Verweilzeit 10 Minuten bis 4 Stunden. 
Wahrend dieser Zeit wird ein Ammoniakpartiaidruck von 50 bis 400 bar, bevor- 
zugt von 70 bis 200 bar. eingestelit. Der Druck in Schritt (c) kann dabei auch 
auf einen hoheren Wert als im Reaktor eingestelit werden. Die Temperatur liegt 
dabei bei einem Wert zwischen dem Schmelzpunkt von Melamin und 430*C, 
bevorzugt zwischen denn Schmelzpunkt von Melamin und 400*0. 

AnschlieBend an Schritt c) bzw. b) Oder a) erfolgt das langsame bzw. kontrol- 
lierte Abkuhlen des flussigen Melamins. Dabei wird das flussige Melamin von der 
im Schritt c) bzw. b) Oder a) vorhandenen Temperatur auf eine Temperatur von 
zwischen 270° bis 330*»C. bevorzugt von einer Temperatur von etwa 370* auf 
eine Temperatur bis zu etwa 290«'C, mit einer definierten Kuhlrate abgekuhlt. 
Die Kuhlrate kann bis zu IBO^C/min, bevorzugt bis zu 100°C/min. besonders 
bevorzugt bis zu 40"»C/min betragen. Die untere Grenze der Kuhlrate ist 
abhangig von technischen und okonomischen Gegebenheitcn. Sie kann dabei, je 
nach den vorhandenen technischen und okonomischeri Gegebenheiten, beliebig 
klein gewahit werden. Schritt d) wird. wie die vorangegangenen Schritte, in 
Anwesenheit von Ammoniak durchgefuhrt. Der Ammoniakpartiaidruck betragt 
dabei 50 bis 400 bar, bevorzugt etwa 70 bis 200 bar. Es kann auch wiederum 
ein hoherer Druck als im Reaktor eingestelit werden. 

Die einzustellende Kuhlrate ist dabei abhangig vom herrschenden Ammoniakpar- 
tiaidruck. wobei hohere Drucke schnellere Kuhlraten eriauben und umgekehrt 
niedrigere Drucke langsamere Kuhlraten erfordern. Die Kuhlrate kann 
gegebenenfalls in dem kontrolliert abzukuhlenden Bereich variieren. wobei keine 
konstante Kuhlrate. sondern ein definiertes Kuhlprogramm eingestelit werden 
kann. Unter einem definierten Kuhlprogramm sind dabei verschiedene 
Kuhlvarianten zu verstehen. bei welchen die Kuhlrate bei verschiedenen 
Temperaturen unterschiedliche Werte einnehmen kann. Dabei ist es auch mog- 
lich, den Druck zu variieren. Es kann beispielsweise zu Beginn von Schritt d) 
iiber eine gewisse Zeit eine konstante Temperatur eingestelit und anschlieHend 
mit einer in Abhangigkeit vom Druck gewahlten Kuhlrate auf den gewunschten 
Temperaturendwert abgekuhlt werden. Eine andere mogliche Variante ist bei- 
spielsweise ein Abwechseln von Haltephasen, bei welchen die Temperatur eine 
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gewisse Zeit auf der gerade herrschenden Temperatur gehalten wird, und Ab- 
kuhlphasen. Auch konnen langsame und schnellere Abkuhlphasen In 
wechselnder Reihenfolge eingestellt werden. Die Abkuhlphase kann gewunsch- 
tenfalls auch durch einfaches Abschalten der Heizung und Stehenlassen bei 
Raunritemperatur durchgefuhrt werden, wodurch ein langsames, exponentielles 
Abkuhlen des flussigen Melamins bis zu einer vorgegebenen Temperatur erzielt 
wird. Das Kuhlprogramnn weist somit mehrere unterschiedliche Varianten auf 
und kann je nach gewunschtem Endwert an Verunreinigungen und in AbhSn- 
gigkeit von dem gewahlten Verfahrensablauf den jeweiligen Gegebenheiten an- 
gepa&t werden. 

Oberhalb des langsam bzw, kontrolliert abzukuhlenden Bereiches (d) d.h. insbe- 
sondere oberhalb des bevorzugten Bereiches, in welchenn Schritt d) 
durchgefuhrt wird, namlich oberhalb von etwa 370°C kann je nach den 
jeweiligen Gegebenheiten, wie etwa Verfahrensablauf Oder apparative Ausstat- 
tung, entweder langsam, d, h. mit einer Kuhlrate bis zu 150°C/min in 
Abhangigkeit vom herrschenden Druck, oder auch schneller abgekuhit werden. 
Unterhalb des kontrolliert abzukuhlenden Bereich d. h. unterhalb von 330 bis 
270**C, kann die Reaktionsapparatur entspannt und Melamin mit einer beliebigen 
Kuhlrate auf Raumtemperatur abgekuhit werden, worauf hochreines pulverfor- 
miges Melamin erhalten wird. Es kann jedoch auch je nach den technischen Ge- 
gebenheiten zuerst abgekuhit und anschlieSend entspannt werden. 
Die Schritte a) bis d) konnen bei dem erfindungsgemaRen Verfahren gegebenen- 
falls in getrennten, fur den jeweiligen Schritt geeigneten Behaltern bzw. Appara- 
turen durchgefuhrt werden. 

Es sind jedoch auch andere Varianten moglich. So konnen beispielsweise die 
Schritte a) und b), sowie die Schritte c) und d) jeweils gemeinsam in der 
gleichen Apparatur durchgefuhrt werden. 

^Eine weitere Moglichkeit besteht darin, dad anschliefiend an den Schrin a) das 
Melamin in einen Verweilzeitbehalter ubergefuhrt wird, in welchem die Schritte 
b) und c) durchgefuhrt werden und da(5 Schritt d) in einem getrennten Behalter 
erfolgt. Die Kombination von Schritt a) bis c) in einer gemeinsamen Apparatur 
mit anschlieKender Kuhlvorrichtung fur Schritt d) ist ebenfalls eine mogliche 
Verfahrensvariante. Die ProzeRfuhrung muli jedoch den jeweiligen Gegebenhei- 
ten, d. h. je nach den Aniagen zur Harnstoffumsetzung, den raumlichen Gege- 
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benheiten, dem geplanten Zeitbedarf fiir Abkiihlphase, der Verweilzeit und ande- 
ren Faktoren, angepa&t werden. 

Das erfindungsgemade Verfahren kann je nach Bedarf sowohl diskontinuierlich 
als auch kontinuierlich durchgefuhrt werden. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren eignet sich jedoch auch, in etwas 
abgewandelter Form, zur Reinigung von verunreinigtem Melannin, das aus einem 
beliebigen aus denn Stand der Technik bekannten ProzeB anfallt und 
Verunreinigungen, wie Ammelin, Ammelid. Melam, Melem oder Ureidomelamin 
enthalt. Es muR daher nicht zwingend an eine Melaminanlage gekoppelt werden. 
Es kann daher auch Mutterlaugenmelamin, das beispielsweise bei bisher 
ubiichen Umkristallisationsverfahren von Melamin anfallt, auf diesem Wege 
gereinigt werden. 

Ein weiterer Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist demnach ein Verfahren 
zur Herstellung von hochreinem Melamin, das dadurch gekennzeichnet ist, daB 
verunreinigtes Melamin bei einem Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 bar auf 
eihe Temperatur, die zwischen dem Schmelzpunkt von Melamin und 430®C 
liegt, gebracht wird, das flussige Melamin fur 0 bis 8 Stunden in diesem 
Temperaturbereich verweilen gelassen wird und anschlieSend ein langsames, 
kontrolliertes Abkuhlen durchgefuhrt wird, wobei die Temperatur mit einer 
Kuhlrate bis zu 150°C/min bei einem Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 bar, 
auf 330 bis ZTO^C erniedrigt wird, wobei hohere Drucke schnellere Kuhlraten 
erlauben und umgekehrt niedrigere Drucke langsamere Kuhlraten erfordern, wor- 
auf in beliebiger Reihenfolge entspannt, auf Raumtemperatur abgekuhit und 
hochreines Melamin in Puiverform erhalten wird. 

Durch die erfindungsgemaBen Verfahren wird Melamin mit einer Reinheit von bis 
zu uber 99,8 % erhalten, sodaB weitere Reinigungsschritte wie etwa Umkristal- 
lisieren nlcht mehr notig sind. Der Gehalt der einzelnen Verunreinigungen, insbe- 
sondere von Melem. kann dabei so niedrig gehalten werden, daB diese Verbin- 
dungen bei keiner Art von Weiterverarbeitung des Melamins storen. 
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BeisDiel 1 bis 5: 

X g flussiges Melamin, erhalien durch Harnstoffumsetzung im industriellen MaS- 
stab bei 375 *»C und 70 bis 75 bar, wurden in einem Behalter eingetragen. 
Daraus wurde eine Probe gezogen. rasch abgekuhit und der Anfangsgehalt an 
Verunreinigungen bestimmt. Nach Abtrennung der NH3/C02-Abgase (Schrin a) 
wurde das flussige Melamin fiir etwa 15 Minuten bei 370®C und 85 bar, mit 
NH3 behandelt (Schritt b). 

AnschlieBend wurde das flussige Melamin etwa 60 bis 90 Minuten bei 370° C 
und einem Ammoniakdrucic von 85 bar verweilen gelassen (Schrin c), und das 
flussige Melamin durch Abschalten der Heizung exponentieli auf 280«»C 
abkuhlen gelassen, sodaB eine Kuhlrate <1 °C/min erreicht wurde (Schritt d). 
Dann wurde entspannt und langsam auf Raumtemperatur abgekuhit. 
Die jeweilige Melaminmenge. der Anfangsgehalt an den Verunreinigungen Am- 
melin (AN). Ammelid (AD), Melem (ME). Melam (MA) und Ureidomelamin (UM), 
sowie der Gehalt der Verunreinigungen nach den Schritten a) + b) + c) + d) 
(Ende) sind aus Tabelle 1 ersichtiich. 
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Tabelle 1 : 



Beispiel 1 Melamin AN 
(g) (ppm) 



Anfang 
Ende 



1096 



5700 
100 



AD 
(ppm) 

1400 
<50 



ME 
(ppm) 

17400 
<50 



MA 
(ppm) 

3000 
<300 



UM 
(ppm) 

500 
<50 



Beispiel 2: 

Anfang 

Ende 



1710 4600 3000 5600 1500 500 
100 180 <50 <300 <50 



Beispiel 3: 

Anfang 

Ende 



410 4300 1600 7200 2700 500 
180 <50 <50 <300 <50 



Beispiel 4: 

Anfang 

Ende 



666 4300 1000 4500 1600 200 
100 <50 <50 <300 <50 



Beispiel 5: 

Anfang 

Ende 



731 11400 2100 8600 2300 500 
130 <50 <50 <300 <50 
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P?t$piel g; 

1700 g flussiges Melamin, hergestellt analog Beispiel 1 bis 5, wurden von den 
NH3/C02-Abgasen abgetrennt, etwa 15 min mit NH3 bei einem Druck von 84 
bar behandelt und 2 Stunden bei 375°C und 85 bar stehengelassen. 
AnschlieRend wurde die Heizung entfernt, das Melamin auf 290°C langsam ab- 
kuhlen gelassen, entspannt und auf Raumtemperatur abkuhlen gelassen. Die 
Endwerte an Verunreinigungen inn Melamin betrugen: 

AN: 100 ppm ME: < 50 ppm UM: < 50 ppm 

AD: < 50 ppm MA: < 300 ppm 

BeisDiel 7: 

1205 g flussiges Melamin, hergestellt analog Beispiel 1 bis 5 wurden vom 
NH3/C02-Abgas abgetrennt, etwa 15 Minuten bei 85 bar mit NH3 behandelt 
und ohne Verweilzeit, nach Abschalten der Heizung auf 290°C abkuhlen 
gelassen. AnschlieSend wurde entspannt und auf Raumtemperatur abgekuhlt. 
Die Endwerte an Verunreinigungen im Melamin betrugen: 

AN: 270ppm MA: <200ppm UM: <100ppm 

AD: <50ppm ME: 580 ppm 

BeisDiel 8: 

300 g Melamin mit 8100 ppm an Melem und etwa 65 g flussiges NH3 wurden 
auf 360**C erhitzt. Der Ammoniakdruck betrug etwa 80 bar. AnschlieRend 
wurde das Melamin bei diesen Bedingungen verweiien gelassen und danach 
langsam von 360**C auf 330**C in 28 Minuten (Kuhlrate etwa 0,8®C/min) 
abgekuhlt. Der Endgehalt an Verunreinigungen in Abhangigkeit von der 
Verweilzeit h betrug nach Entspannen der Reaktionsapparatur und Abkuhlen auf 
Raumtemperatur: 

h (Std) ME ppm MA ppm ANppm ADppm 



• 
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1 2250 <300 400 50 

2 430 <300 320 <50 
^ 160 <300 310 <50 



RRisoiel 9: 



300 g Meiamin mit 8100 ppm an Melem und die Menge an f'ussigem NH3. die 
notwendig ist urn e.nen definierten Druck p zu erzie.en. warden auf 364 C auf- 
gehelzt. 2 Stunden bei diesen Bedingungen verweUen gelassen und von 360 auf 
330°C in etwa 5 Minuten (Kuhlrate 6«»C/min) abgei<uhlt. 

Der Gehalt an Melem in Abhangigkeit vom jeweils eingestellten Ammon.akdruck 
betrug nach Entspannen der Reaktionsapparatur und Abkuhlen auf 
Raumtemperatur: 



p (bar) 


ME ppm 


80 


1520 


115 


250 


130 


160 


151 


110 



Rqi<tpie1e 10: 

300 g Meiamin mit 10 000 ppm an Melem und 117 g an flussigem Ammoniak 
wurden auf STO^C erwarmt. 

Der Ammoniakdruck beuug dabei etwa 154 bar. Ansch.iedend wurde das Meia- 
min 2 Stunden umer diesen Bedingungen stehengelassen und von 360 auf 
330«'C mit einer Kuhlrate m abgekuhlt. Ak.,, -Ki«« =„f 

Der Melemgehalt nach Entspannen der Reaktionsapparatur und Abkuhlen auf 
Raumtemperatur betrug in AbhSngigkeit von der Abkuhlze.t: 



m ("C/min) 

7,5 

0.8 



ME ppm 

210 

100 
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90 mg Melamin und die zur Einstellung eines Ammoniakdruckes von 150 bar no- 
tige Ammoniakmenge wurden in einem Autoklaven auf 370^C aufgeheizt^ 4 
Stunden bei diesen Bedingungen verweilen gelassen und anschliedend mit einer 
durchschnittlichen Kuhlrate von 18 und von 36°C/nnin. die durch einen definier- 
ten Luftstrome erzielt wurden, auf 290°C abgekuhlt. Danach wurde rasch, 
durch Eintauchen in kaltes Wasser. auf Raunntemperatur abgekuhlt und ent- 
spannt. Der Anfangs- und Endgehalt an Melem betrug 



Ende (IS^'C/mln) 280 
Ende (36*^C/min) 600 

Pcjspigl 12; 

124 mg Melamin und die zur Einstellung eines Ammoniakdruckes von 200 bar 
notige Ammoniakmenge wurden in einem Autoklaven auf 370**C aufgeheizt. 3 
Stunden bei diesen Bedingungen verweilen gelassen und anschiieKend mit einer 
durchschnittlichen KOhlrate von etwa 100**C/min auf 320°C ebgekOhlt. Danach 
wurde rasch. durch Eintauchen In kaltes Wasser, auf Raumtemperatur abgekuhlt 
und entspannt. 

Der Anfangs- und Endgehalt an Melem betrug 



Anfang 



ME(ppm) 
13000 



Anfang 
Ende 



ME(ppm) 

13000 

250 



Bgispiel 1?: 



300 g Melamin mit 10 000 ppm Melem und die zur Einstellung eines Ammoniak- 
druckes von 200 bar notige Ammoniakmenge wurden in einem Autoklaven auf 
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370-C aufgeheizt. 2 Stunden bei diesen Bedingungen verweilen gelassen und 
anschlieBend mit einer Kuhlraie m auf 320°C abgekuhit und dann entspannt. 
Der Melemgehalt betrug in Abhangigkeit von der Kuhlrate: 



m(**C/min) 

0.9 

8 



ME ppm 

<50 

120 
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Patentanspruche 

1. Verfahren zur Herstellung von hochreinem Melamin ausgehend von einer 
unter Druck durchgefuhrten Harnstoffumsetzung, dadurch gekennzeichnet^ 
da& anschlieKend an die Umsetzungsreaktion eine Nachbehandlung des Me- 
lamins bestehend aus den Schritten 

a) Abtrennung des NH3/C02-Gasgem}sches vom flussigen Melamin, gege- 
benenfalls 

b) Reduktion des im flussigen Melamin gelosten CO2 durch Einbringen von 
gasformigem Ammoniak 

c) Verweiienlassen des flussigen Melamins fur eine mittlere Verweitzeit 
von 0 bis 8 Stunden bei einer Temperatur zwischen 430**C und dem 
Schmelzpunkt von Melamin und einem Ammoniakpartialdruck von 50 
bis 400 bar und 

d) langsames, kontrolliertes Abkuhlen durch Ernledrigen der Temperatur 
von der in a), b) bzw. c) vorhandenen Temperatur auf 330 bis 270^C 
mit einer Kuhlrate bis zu 150**C/min bei einem Ammoniakpartialdruck 
von 50 bis 400 bar, wobei hohere Drucke schnellere Kuhlraten 
eriauben und umgekehrt niedrigere Drucke langsamere Kuhlraten 
erfordern, 

durchgefuhrt wird, worauf in beliebiger Reihenfolge entspannt, auf Raum- 
temperatur abgekuhlt und hochreines Melamin in Pulverform erhalten wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daK die Verweilzeit in 
Schritt c) 10 Minuten bis 4 Stunden betragt. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dali die Temperatur in 
Schritt c) zwischen 400'*C und dem Schmelzpunkt von Melamin liegt, 

4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daS der 
Ammoniakpartialdruck in Schritt c) zwischen 70 und 200 bar betragt. 
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5 Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet. daS in Schritt d) lang- 
sam. mit einer kontrollienen Kuhlrate von 370 auf 290«'C abgekuhit wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daB die Kuhlrate in 
Schritt d) bis zu 100°C/min betragt. 

7. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daB die Kuhlrate in 
Schritt d) bis zu 40*C/min betragt. 

8. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daB Schritt a) und 
Schritt b) gleichzeitig durchgefuhrt werden. 

9. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet. daS Schritt a) und 
Schritt b) nacheinander durchgefuhrt werden. 

10. Verfahren zur Herstellung von hochreinem Melamin. dadurch 
gekennzeichnet. daS verunreinigtes Melamin bei einem 
Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 bar auf eine Temperatur, die 
zwischen dem Schmelzpunkt von Melamin und ASO'C liegt. gebracht wird, 
das fliissige Melamin fur 0 bis 8 Stunden in diesem Temperaturbereich 
verweilen gelassen wird und anschlieBend ein langsames, kontrolliertes 
Abkuhlen durchgefuhrt wird. wobei die Temperatur mit einer Kuhlrate bis zu 
150«C/min bei einem Ammoniakpartialdruck von 50 bis 400 bar auf 330 bis 
270«»C ernledrlgt wird. wobei hOhere Driicke schnellere Kuhlraten eriauben 
und umgekehrt niedrigere Driicke langsamere KQhlraten erfordem, worauf in 
beliebiger Reihenfolge entspannt. auf Raumtemperatur abgekuhit und 
hochreines Melamin in Pulverform erhalten wird. 
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